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@ Verfahren zur Hersteliung von sinterfahigem Pulver aus Lithiumorthosilikat Li 4 Si0 4 und dessen Verwendung 

Die Erfindung betrifft ein Verfahren zur Hersteliung von 
sinterfahigem Pulver aus Lithiumorthosilikat Li 4 Si0 4 mit ei- 
ner Phasenreinheit von mehr als 95%. Es soil ein einfaches 
Verfahren zur Hersteliung von Li 4 Si0 4 geschaffen warden, 
mit welchem die Verunreinigungen vom Endprodukt, sowie 
der groSe Aufwand an Zeit und Energie bei den zum Stande 
der Technik gehdrigen Verfahren vermieden warden kon- 
nen. Die Schritte des Mahlens und der stundenlangen Diffu- 
sionsgluhung bei Temperaturen uber 700° C, die bei den be- 
kannten Verfahren erforderlich waren, sollen ebenfalls ver- 
mieden werden. Die Aufgabe wird erfindungsgemaB geldst 
durch die Verfahrensschritte 

a) Hersteliung einer wSSrigen Lithiumhydroxid-Losung 

b) Einbringen von amorphem Si0 2 in die Losung aus Schritt 
!■ a) unter Bildung einer Suspension und Zugabe von H 2 0 2 zu 
^ dieser, 

^ c) Spruhtrocknen der Suspension aus Schritt b) zu einem 
CO pulvrigenTrockenruckstand und 

W d) Erhitzen des Trockenruckstandes aus Schritt c) zur Reak- 
W tion und Kalzination bei einer Temperatur im Bereich von 
W> 500°C bis 1000°C, vorzugsweise bei 600° C. 
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Patentanspriiche : 

LVerfahren zur Herstellung von sinterf ahigem Pulver aus 
Lithiumorthosilikat L± 4 Si0 4 mit einer Phasenreinheit 
von mehr als 95 %, gekennzeichnet durch die Ver- 
fahrensschritte 

a) Herstellung einer waBrigen Lithiumhydroxid-Ldsung , 

b) Einbringen von araorphem Si0 2 in die Losung aus 
Schritt a) unter Bildung einer Suspension und Zugabe 
von H 2 0 2 zu dieser, 

c) Spriihtrocknen der Suspension aus Schritt b) zu einem 
pulvrigen Trockenriickstand und 

d) Erhitzen des Trockenruckstandes aus Schritt c) zur 
Reaktion und Kalzination bei einer Temperatur im Be- 
reich von 500 0 C bis 1000°C. 

2.Verwendung des gemafi Anspruch 1 hergestellten, sinter- 
fahigen Pulvers aus reinem Li 4 Si0 4 als Brutstoff fur 
Fusionsreaktoren zur Gewinnung von Tritium. 
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Verfahren zur Herstellung von sinterf ahigem Pulver aus 
Lithiumorthosilikat Li^SiO. • 



Die Erfindung betrifft ein Verfahren zur Herstellung von 
sinterfahigem Pulver aus Lithiumorthosilikat L± 4 Si0 4 rait 
einerPhasenreinheit von mehr als 95 %. 

Lithiumhaltige, oxidische Keramik-Materialien, beispiels- 
weise Lithiumorthosilikat, wurden als Brutstoffe fur 
Pusionsreaktoren zur Gewinnung von Tritium bereits vorge- 
schlagen. Zur Herstellung von Li 4 Si0 4 wurden meist feste 
Pulver von Li 2 C0 3 und Si0 2 feingemahlen und vermischt und 
entweder auf trockenem Wege oder in Form von zu trocknenden 
Schlammen einer WMrmebehandlung unterzogen, welche 
Trocknung und Kalzinierung bzw. Schmelzen bei erhohten 
Temperaturen umfaSte. Bei diesen Warmebehandlungen, die 
meist von langer Dauer waren (zwischen 20 Stunden und 
2 Tagen) , wurden Temperaturen von 700°C und mehr verwendet. 
Lag die Partikelgrofie nach dera Abkiihlen im Bereich zwischen 
30 und 10 ^um, so mufiten die Partikel 3 bis 48 Stunden lang 
gemahlen werden um die gewunschte Grofie zu erhalten. 

Das Mahlen und Brechen nicht nur der Ausgangssubstanzen, 
sondern auch des kalzinierten Reaktionsproduktes kann 
eine Quelle fiir Verunreinigungen sein.. AuBerdem 1st bei 
diesen Feststof f reaktionen im allgemeinen nur mit einem 
Anteil von 90 - 95 % der gewlinschten Phase im Endprodukt 
zu rechnen. 

Der Erfindung liegt die Aufgabe zugrunde, ein einf aches 
Verfahren zur Herstellung von Li.SiO. zu schaffen, mit 
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welchem die Verunreinigungen im Endprodukt, sowie der 
groBe Aufwand an Zeit und Energie bei den zum Stande 
der Technik gehorigen Verfahren vermieden werden konnen. 
Die Schritte des Mahlens und der stundenlangen Diffusions- 
gluhung bei Temperaturen uber 700°C sollen ebenfalls 
vermieden werden. 

Die Aufgabe wird erf indungsgemafi gelost durch die Ver- 
fahrensschritte 

a) Kerstellung einer waBrigen Lithiumhydroxid-Losung, 

b) Einbringen von amorphem Si0 2 in die Losung aus 
Schritt a) unter Bildung einer Suspension und Zugabe 
von H 2 0 2 zu dieser, 

c) Spruhtrocknen der Suspension aus Schritt b) zu einem 
pulvrigen TrockenrUckstand und 

d) Erhitzen des Trockenruckstandes aus Schritt c) zur 
Reaktion und Kalzination bei einer Temper atur im Be- 
reich von 500°C bis 1000°C. 

In der Lithiumhydroxid-L6sung findet folgende Reaktion 
statt: 



4 LiOH + aq + Si0 2 (airorph) + K 2 0 2 ^ Li 2 Si0 3 • xt^O + U.^ + aq + up 

Die Zugabe von H 2 0 2 ist fur die Qualitat des entstehenden 
Pulvers nach der Warmebehandlung wichtig, denn bei Ab- 
wesenheit von H 2 0 2 verklebt das Pulver beim Kalzinieren. 
Nach dem Spruhtrocknen erhalt man einen pulvrigen Trocken- 
rUckstand, der aus einem stochiometrischen Gemisch aus 
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Li 2 Si0 3 • x li^O und Li 2 °2 besteht * Durch das abschliefiende 
Erhitzen des Trockenruckstandes reagiert das Pulverge- 
misch zu Li 4 Si0 4 . Reaktion und Kalzination wird vorzugs- 
weise bei 600°C mit einer Dauer von ca. 2 Stunden durchge- 
fiihrt. Das Verf ahrensprodukt besteht aus zusammenge- 
fallenen kleinen Kugelchen mit einer PartikelgroBe von 
ca. 2 bis 6 ^um. Das Pulver ist gut sinterfShig. Man 
erreicht beim Sintern Dichten iiber 90 % TD. 

Das nach dem erf indungsgemaBen Verfahren hergestellte 
Lithiumorthosilikat ist wegen seiner hohen Reinheit 
und seiner hohen Lithiumdichte im Molekul als Brut- 
stoff fur Fusionsreaktoren zur Gewinnung von Tritium be- 
sonders gut geeignet. 

Im folgenden wird die Erfindung anhand eines Durchf uhrungs- 
beispiels nSher erlautert. 

Beispiel: 

GeraaB der Reaktionsgleichung 

4 LiOH + Si0 2 + aq + H 2 0 2 — ^ Li 2 Si0 3 • -H 2 o + Li 2 0 2 +aq 

wurde eine waBrige Suspension von amorphem Si0 2 
(AEROSIL, der Fa. DEGUSSA) unter standigem Ruhren in eine 
waBrige Losung von Lithiumhydroxid eingebracht und 
innerhalb von etwa 1 Stunde zunachst das Lithium- 

metasilikat gebildet . 

Urn die spatere Kalzination des getrockneten Pulvers zu 
verbessern, wurde das uberschussige LiOH unmittelbar vor 
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dem Spruhtrocknen in der Suspension mit H 2 0 2 (im Uber- 
schuB) zu ^i 2 0 2 umgesetzt. 

Tabelle: Ansatze zum Spruhtrocknen von Lithium- 
orthosilikat 



Nr. in Losung: als Suspension: 

LiOH H 2 0 Si0 2 Li 2 Si0 3 /Li 2 0 2 Zahl 

(g) (cm 3 ) (g) (cm 3 ) (g/1) der An- 

satze 



1 63,87 750 40,06 250 a> 90 



Das Spruhtrocknen der Suspension erfolgte bei 250°C bzw. 
350°C, Die Ausbeute betrug mehr als 90 %. Durch die 
Handhabung der Lithiumhydroxid-Losungen und der Suspen- 
sionen an Luft enthielten die Pulver bis zu 6 Gew.-% 
Karbonatanteile, die welhrend des Kalzinierungsschrittes 
entfernt wurden. 

Die spriihgetrocknete stochiometrische Pulvermischung 
liefi sich bei 500 - 600°C kalzinieren. Durch die Umwand- 
lung des iiberschussigen Lithiumhydroxids in Li 2 °2 wird 
hierbei ein Aufschmelzen (T M (LiOH) = 450 0 C) nahezu 
vollstandig unterdriickt. 

Nach dem Kalzinieren liefl sich das Pulver durch Pressen 
und Sintern bei HOO°C/6 Stunden bis zu> 90 k der 
theoretischen Dichte verdichten. Die Sinterproben ergaben 
jeweils einphasiges Li^SiO^. 
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